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(57) Abstract: The invention relates to a membrane module for the separation of hydrogen and a method for the production thereof. 
The membrane module is configured for parallel flows and contains a plurality of planar membrane cells which respectively comprise 
two hydrogen-selective planar membranes (4) which are respectively surrounded by a flat membrane frame (16), an air-permeable 
distancing layer which is arranged between the membranes for removal of the permeate gas and a supply frame (18) surrounding a 
supply area for the reformate gas (10), whereby all membrane frames and supply frames have the same outer dimensions and form a 
stack with planar side surfaces. According to the invention, the two membrane frames (16) of each membrane cell (2) have protruding 
edges directed towards each other, enabling them to enter into contact with each other, the only exception being at least one opening 
towards a side surface of the stack. The supply frame (18) is embodied in such a way that, it is disposed, with the exception of the 
openings (32,34) towards the side surfaces of the stack, in a closely adjacent manner to the edges of the membrane frame (16) of 
two neighbouring membrane cells (2). The outsides of all membrane frames (16) and supply frames (18), with the exception of the 
openings (24, 32, 34), are welded or soldered to each other in a gas-tight manner. 

[Fortsetzung aufder n&chsten Seite] 
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Veroffentlicht: 

— ohne internationalen Recherchenbericht und erneut zu ver- 
offentlichen nach Erhalt des Berichts 



Zur ErklUrung der Zweibuchstaben- Codes und der anderen Ab- 
kiirzungen wird auf die Erklarungen ("Guidance Notes on Co- 
des and Abbreviations") am Anfang jeder regularen Ausgabe der 
PCT-Gazette verwiesen. 



(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betriffi ein Membranmodul zur Wasserstoffabtrennung und ein Verfahren zu dessen Her- 
stellung. Das Membranmodul ist fur parallele AnstrSmung ausgelegt und enthalt eine Vielzahl von ebenen Membranzellen, die 
jeweils zwei wasserstorTselektive ebene Membranen (4), die jeweils von einem flachigen Membranrahmen (16) umgeben sind, eine 
zwischen den Membranen angeordnete luftdurchlassige Abstandshalteschicht zur Ableitung von Permeatgas und einen Zufuhrrah- 
men (18) enthalten, der einen Zufuhrraum fur Reformatgas (10) umgibt, wobei alle Membranrahmen und Zufuhrrahmen gleiche 
auBere Abmessungen haben und einen Stapel mit ebenen Seitenflachen bilden. GemaB der Erfindung haben die zwei Membranrah- 
men (16) jeder Membranzelle (2) aufeinander zu gerichtete erhabene Rander, mit denen sie sich mit Ausnahme mindestens einer 
Offhung nach einer Seitenflache des Stapels hin berilhren, und ist der Zufuhrrahmen (18) so ausgebildet, dass er mit Ausnahme von 
dfimungen (32, 34) nach Seitenflachen des Stapels hin eng an den Randern der Membranrahmen (16) zweier benachbarter Mem- 
branzellen (2) anliegt. Die AuBenseiten aller Membranrahmen (16) und Zufuhrrahmen (18) sind unter Aussparung der Offnungen 
(24, 32, 34) gasdicht miteinander verschweiBt oder verlotet. 



WO 2004/014529 




PCT7DE2003/002568 



1 



Membranmodul zur Wasserstof f abtrennung 
und Verfahren zu dessen Herstellung 



5 Die Erfindung betrifft ein Membranmodul zur Wasserstof f ab- 
trennung und ein Verfahren zu dessen Herstellung. 

Brennstof f zellensysteme, insbesondere solche fur mobile An- 
wendungen, konnen durch Ref ormierung von Kohlenwasserstof f en 

10 wie zum Beispiel Methanol, Benzin oder Diesel mit Wasserstof f 
versorgt werden. Das in einem Reformierungsprozess entstan- 
dene Produktgas enthalt neben Wasserstoff auch Kohlenmonoxid, 
Kohlendioxid und Wasserdampf . Insbesondere das Kohlenmonoxid 
muss fur die Anwendung in der Brennstof fze lie entfernt wer- 

15 den, da dieses Gas als Katalysatorgif t wirkt und zu einer 
LeistungseinbuSe in der Brennstof fzelle f uhrrt . 

Fur die Wasserstof f abtrennung werden seit langem Membranen 
eingesetzt, die aus verschiedenen Mateirialien wie zum 
20 Beispiel Keramik, Glas, Polymer oder Metall bestehen konnen. 
Metal lmembranen zeichnen sich durch eine hohe Selektivitat 
fur Wasserstoff und eine hohe Temperaturstafc>ilitat aus, haben 
aber vergleichsweise niedrige Permeationsraten. 

25 Um eine gewunschte Permeationsrate zu erreichen, verwendet 
man eine Vielzahl von Membranzellen mit jeweils einer wasser- 
stof fselektiven Membran, bei denen die einzelnen Membranen 
entweder nacheinander (seriell) oder nebeneinander (parallel) 
vom wasserstof fhaltigen Reformatgas angestromt werden. Die 
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Membranzellen werden aufeinander gestapelt, urn ein kompakfces 
Membranmodul zu bilden. 

Membranmodul e mit serieller Anstromung sind zum Beispiel in 
der US 5 4 98 278 und der US 5 645 626 beschrieben. 

5 

Ein Membranmodul mit paralleler Anstromung, gemaS den Oberfcse- 
griffen dear Patentanspruche 1 und 14, ist aus der WO 01/703 76 
bekannt. Jede Membranzelle des Membranmoduls enthalt mehrere 
aufeinander gestapelte ovale oder ungefahr rechteckige Rahmen 

10 als Trager fur wasserstof f selektive ebene Membranen und fur 
eine luf tdurchlassige Abstandshalteschicht zur Ableitung von 
Permeatgas, und aufierdem zwei Zufuhrrahmen, die Zufuhrraume 
fur Reformatgas umgeben. Alle Rahmen haben gleiche auJSere Ab- 
messungen und bilden einen kompakten Stapel mit glatfcen 

15 AuJSenflachen. Die Rahmen enthalten miteinander fluchten.de 
Locher, die Kanale zur gemeinsamen Zu- bzw. Ableitung der 
Prozessgase bilden, namlich erstens zur Zuleitung von wasser- 
stof fhaltigem Reformatgas aus einem vorgeschalteten Re- 
formierungsprozess, zweitens zur Ableitung des Raf f inatgases, 

2 0 das heifit des wasserstof fabgereicherten Ref ormatgases, und 
drittens zur Ableitung des Permeatgases, das heiSt des durch 
die Membranen dif fundierten Wasserstof fs . 



So ein Membranmodul mit paralleler Anstromung ist sehr viel 
25 einfacher aufgebaut als ein Membranmodul mit serieller An- 
stromung, da keine Strukturen notwendig sind, die eine Um- 
lenkung des Permeatgases von Zelle zu Zelle bewirken, wie bei 
serieller Gasfuhrung erforderlich. 



30 Dennoch ist der Fertigungsaufwand fur das aus der WO 01/703 76 
bekannte Membranmodul betrachtlich, da die Umlenkung der Case 
innerhalb der verschiedenen Rahmen erf olgt . Die Locher in den 
Rahmen mils sen mit hoher Genauigkeit hergestellt werden, da 
irgendwelche vorstehenden oder ruckspringenden RahmenteiZLe 

35 oder Grate den Gasfluss behindern und die Herstellung von 
Gasdichtigkieit erschweren konnen. Noch schwerwiegender ist, 
dass f ert igungsbedingte Ungenauigkeiten unterschiedlictie 



^ 
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Teilstrome durch die einzelnen Membranzellen zur Folge haben 
konnen, wodurch die Permeationsrate verschlechtert wird, wie 
spater noch erlautert wird. SchlieSlich mussen die Rahmen auf 
ganzer Flache gasdicht miteinander verbunden werden, um die 
5 Kanale und die Separationsraume zuverlassig leckfrei vonei- 
nander zu trennen. 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Membranmodul. zu 
schaffen, das mit moglichst geringem Aufwand und ohne Verwen- 
10 dung von Dichtungen hergestellt werden kann, wobei keine Ge- 
fahr von Leckagen der Gasstrome besteht . 

Diese Aufgabe wird bei einem gattungsgemaSen Membranmodul er- 
f indungsgemaS dadurch gelost, dass die zwei Membranrahimen 

15 jeder Membranzelle aufeinander zu gerichtete erhabene Rander 
haben, mit denen sie sich mit Ausnahme mindesteris einer Off- 
nung nach einer Seitenflache des Stapels hin beruhren, class 
der Zufuhrrahmen so ausgebildet ist, dass er mit Ausnahme von 
Offnungen nach Seitenf lachen des Stapels hin eng an den 

2 0 Randern der Membranrahmen zweier benachbarter Membranzellen 
anliegt, und dass die AuSenseiten aller Membranrahmen und 
Zufuhrrahmen unter Aussparung der Offnungen gasdicht mitei- 
nander verschweifit oder verlotet sind. 

25 Das Verfahren zur Herstellung des Membranmoduls ist in An- 
spruch 14 angegeben. 

Indem sich die zwei Membranrahmen jeder Membranzelle an den 
erhabenen Randern beruhren, entfallt der sonst notwendige 

30 zusatzliche Rahmen fur die luf tdurchlassige AbstandshaL te» 
schicht zwischen den Membranen der Membranzelle, durch die 
das Permeatgas abgeleitet wird. Die Dickendif f erenz wird 
durch einen etwas hoheren Zufuhrrahmen ausgeglichen, und auf- 
grund der groSeren Hohe des Zuf uhrrahmens konnen led_cht 

35 Strukturen zur Formanpassung an die Membranrahmen sowie Off- 
nungen zur seitlichen Zu- und Ableitung der Reformat- und 
Raffinatgase darin ausgebildet werden. 
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Die erhabenen Rander in den Membranrahmen heiben eine gewisse 
Breite, damit sie flachig aufeinander liegen, und die Zufuhr- 
rahmen sind am Rand schmaler als die erhabenen Rander in den 
Membranrahmen und mit passenden Auskehlungen versehen, dass 
5 sie sich, von hinten genau in die erhabenen Rander einfugen. 

Die Membranrahmen konnen einfach durch Sfcanzen beziehung- 
sweise Pragen von Flachmaterial wie zum Beispiel Blech 
hergestellt werden, und die Zufuhrrahmen konnen spanend oder 
10 spanlos geformt werden. 

Nachdem alle Rahmen eines Stapels aufeinander gelegt worden 
sind, wo fur keine ubermaSige Genauigkeit notig ist, wird der 
Stapel einfach durch VerschweiSen oder Verloten der AuSen- 
seiten verbunden und gasdicht gemacht, wooei die Offnungen 
fur Zu- und Ableitung der Prozessgase of fen gehalten werden. 
Zusammengehorende Offnungen liegen dann ubereinander und kon- 
nen auf einfache Weise mit einem passenden Zu- oder Ablei- 
tungskanal verbunden werden. Die Herstellung ist besonders 
einfach, wenn alle Rahmen aus Metall bestehen, da sie dann 
sowohl untereinander als auch mit den Zu- und Ableitungen 
durch SchweiEen verbunden werden konnen. 

Im gleichen Arbeitsgang wie zur Herstellung der erhabenen 
Rander konnen auSerdem Strukturen in die Membranrahmen ge- 
pragt werden, die das Reformatgas gleichmaSig auf den Zufuhr- 
raum verteilen, vorzugsweise Stege, die auf die Reformatgas- 
Offnung ±m Zufuhrrahmen ausgerichtet sind unoL die sich insbe- 
sondere in einer radialen Verteilung von der Reformatgas- 
Offnung in Richtung auf eine Membrankante erstrecken. 

Ein wesentlicher Vorteil des erf indungsgemaSen Membranmoduls 
ist, dass man mit nur wenigen verschiedenen Bauteilen 
auskommt, die einfach gestanzt bzw. gepragt werden konnen. 
5 Querschnitte, die den Stromungswiderstand und damit den Gas- 
fluss bestimmen, ergeben sich dann durch Pragen, welches 
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leicht mit hoher Genauigkeit erfolgen kann, so dass die ein- 
zelnen Teilstrome durch die Membranzellen praktisch gleich 
sind und somit ein hoher* Gesamtwirkungsgrad erreicht wird. 
Das gesamte Membranmodul kann geschweiSt werden, so dass 
5 keine Leckstrome von Kohlenmonoxid in das Permeatgas auftre- 
ten konnen, was durch Dxchtungen nicht immer gewahrleistet 
werden kann. Fur die Zu- und Ableitung der Reformat-, Raffi- 
nat- und Permeatgase benotigt man jeweils nur ein zusatzli- 
ches Bauteil . Die Membranen konnen in rechteckiger Form ver- 

lO wendet werden, so dass der Membranverschnitt klein gehalten 
werden kann, und sie muss en nicht zur Permeatgasdurchfuhrxing 
gelocht werden. Durch die parallele Fuhrung der Reformat- 
bzw. Raffinatgase sind ke±ne Strukturen zur Gasumlenkung von 
Membranzelle zu Membranzelle notig, wie sie bei serieller 

15 St romungs fuhrung erf orderlich sind, so dass die Abmessungen 
des Membranmoduls klein gehalten werden konnen. 

Weitere Merkmale und Vorteile der Erfindung ergeben sich aus 
den Unteranspruchen und aus der folgenden Beschreibung eines 
2d Aus fuhrungsbei spiels anhand der Zeichnung. Darin zeigen: 

Fig. 1 eine Prinzipskizze eines Membranmoduls mit einer Viel- 
zahl von parallel angestrotnten Membranen, 

25 Fig. 2 eine Per spekti vans ± cht eines Membranrahmens , 

Fig. 3 eine Perspektivansxcht eines Zuf uhrrahmens , 

Fig. 4 eine Perspektivansxcht einer Membranzelle, und 

30 

Fig. 5 eine perspektivis che Explosionsansicht eines Teils 
eines Membranmoduls einsclxlieSlich einer von zwei Endplatten. 

Wie in Fig. 1 gezeigt, k>esteht ein Membranmodul aus einer 
3 5 Vielzahl von ubereinander angeorcineten ebenen Membranzellen 
2, die jeweils zwei wasserstof f selektive ebene Membranen 4 
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enthalten, zwischen denen eine luf tdurchlassige Abstandshal- 
teschicht 6 liegt. 

Die Membranen 4 sind bevorzugt Metal If olien aus Palladium, 
5 Pallaxiiumlegierungen oder refraktaren Metallen wie Vanadium, 
Niob und Tantal und deren Legierungen. Sie gewahrleisten eine 
nahezu unendliche Selektivitat fur Wasserstoff und somit eine 
zur Versorgung von Brennstof f zellen ausreichende Reinheit des 
Permeatgases . Alternativ konnen Verbundmerabranen verwendet 
10 werden, zum Beispiel wasserstoff selektive Membranen auf einer 
porosen Tragerstruktur , die zum Beispiel aus Keramik oder 
porosem Edelstahl bestehen kann. 

Je zwei Membranzellen 2 sind durch Zufuhrraume 8 voneinander 
15 getrennt, in die von einer Seite des Stapels Membranzellen 2 
her xinter Druck stehendes wasserstoff haltigos Reformatgas 10 
eincjespeist wird, das in einem vorgeschalteten Ref ormierungs- 
prozess zum Beispiel aus Methanol, Benzin ocler Diesel gewon- 
nen wird. 

20 

Ein Teil des im Reformatgas 10 enthaltenen Wasserstoffs dif- 
fundiert durch die Membranen 4 in die luf tdurchlassige Ab- 
standshalteschicht 6, wenn das wasserstoff halt ige Reformatgas 
an d.en Membranen 4 entlang stromt. Das he±£t, der Wasser- 
25 stoffgehalt bzw. der Wasserstoff -Partialciruck vermindert 
sich., wahrend das Gas an den Membranen 4 entlang stromt und 
als wasserstoff abgereichertes Raffinatgas 12 an der dem Re- 
formatgas-Einlass entgegengesetzten Seite aus dem Stapel Mem- 
branzellen 2 austritt, wie in Fig. 1 mit Pfe±len angezeigt. 

30 

Das durch die Membranen 4 diffundierte Permeatgas ist hoch- 
reiner Wasserstoff, der in der Abstandshalteschicht 6 gesam- 
melt und seitlich abgeleitet wird (in Fig. 1 nicht gezeigt) . 

3 5 Am oberen und unteren Ende des Stapels Membranzellen 2 befin- 
den sich angrenzend an den letzten Zufuhrrau_m 8 jeweils eine 
einzelne wasserstoff selektive Membran 4, e±ne luf tdurchlas- 
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sige Abstandshalteschicht 6 und eine Endplatte 14 zur Ab- 
dichtung und zur Abstutzung der letzten Schichten gegen den 
inneren Gasdruck des Membranmoduls . In Fig. 1 ist nur eine 
obere Endplatte 14 gezeigt. 

Es hat sich gezeigt, dass die theoretisch maximal mogliche 
Permeationsrate nicht nur k>ei Membranmodulen mit serieller 
Anstromung erreicht wird, w±e sie zum Beispiel in der US 5 
498 278 und der US 5 645 62 6 beschrieben sind, sondern auch 
bei paralleler Anstromung wie in Fig. 1, sofern die mit 
Pfeilen angezeigten einzelrien Teilstrome durch die Zufuhr- 
raume 8 gleich groS sind. Perner wurde durch Simulation fur 
zehn Teilstrome festgestellt , dass selbst bei unterschiedli- 
cheh Teilstromen mit Abweichungen von 10 % voneinander die 
Permeationsrate unter praxisnahen Simulationsvoraussetzungen 
nur urn maximal 3 % geringer* ist als die theoretisch maximal 
mogliche Permeationsleistuing . Andererseits kann bei 
geeigneter Ausfuhrung der Querschnitte der Ref ormatgaszulei- 
tung und der Raf f inatgasableitung auch bei paralleler An- 
stromung gewahrleistet werden, dass die Teilstrome nahezu 
gleich sind (da der Stromungswiderstand in alien Stromung- 
skanalen gleich groS ist) . 

Ein Membranmodul , bei dem nahezu gleiche Teilstrome gewahr- 
leistet werden konnen und das dennoch mit wenig Aufwand 
hergestellt werden kann, wiard. nun anhand von Figuren 2 bis 5 
im Detail beschrieben, wobei funktionsgleiche Bestandteile 
wie in Fig. 1 die gleichen Bezugszeichen haben. 

Jede Membranzelle 2 enthalt zwei flachige Membranrahmen 16, 
von denen einer in Fig. 2 gezeigt ist, die jeweils eine Mem- 
bran 4 tragen. Weiterhin enthalt jede Membranzelle 2 eine 
luftdurchlassige Abstandshalteschicht 6 zwischen den Mem- 
branen 4 sowie einen ringf oarmigen Zufuhrrahmen 18 (Fig. 3), 
der die gleichen aufieren Abmessungen wie die Membranrahmen 16 
hat, wobei die auSeren Abmessungen hier durch ein Rechteck 
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mit gerundeten Ecken gebildet werden. Eine einzelne Membran- 
zelle 2 im zus ammengebaut en Zustand ist in Fig. 4 gezeigt . 

Wie in Fig. 2 gezeigt, ist jeder Membranrahmen 16 ein im we- 
5 sentlichen ebenes, aus Edelstahlblech gestanztes Bauteil in 
Form eines Rechtecks mit gerundeten Ecken, das in der Mifcte 
eine rechteckige Offnung 20 fur die Membran 4 hat und in c3.as 
ein erhabener Rand 22 gepragt ist. Der erhabene Rand 22 hiat 
eine gewisse Breite, auf der er eben ist, und erstreckt sd_ch 

10 parallel zu der Ebene des inneren Bereichs des Membranrahnnes 
16 in einem kleineh Abstand davon versetzt, und zwar in Fi_g. 
2 nach unten. In einem Abschnitt in der Mitte einer Schmal- 
seite des Membranrahmens 16 ist das Blech nicht zu dem erhia- 
benen Rand 22 gepragt, sondern erstreckt sich in der gleichien 

15 Ebene wie der* innere Bereich des Membranrahmes 16, so dass 
der erhabene Rand 22 in diesem Abschnitt eine Auskehlung 24 
enthalt, durch. die das Permeatgas 2 6 abgeleitet wird. 

Auf der in Fig. 2 oben liegenden Oberflache des Meinbranrah- 
20 mens 16 stehen vier Stege 28 hervor, die sich ungefahr von 
der Mitte derr Schmalseite des Membranrahmens 16, die c3.er 
Schmalseite mit der Auskehlung 24 entgegengesetzt ist, stem- 
formig bis nahe an die rechteckige Offnung 2 0 im Membranrah- 
men 16 erstrecken. Die Stege 28 bilden zusammen mit den Ste- 
25 gen 28 eines angrenzenden Membranrahmens 16 eine Verteiler- 
struktur, die das Reformatgas 10, das an dieser Seite des 
Membranrahmens 16 zugefuhrt wird, gleichmafiig auf die gesarnte 
Breite der Membran 4 verteilt. 

30 Die Stege 28 konnen im gleichen Arbeit sgang in das Blech <3es 
Membranrahmens 16 gepragt werden, in dem der erhabene Rand 22 
gepragt wird, und das Pragen kann im gleichen Arbeitsgang wie 
das Ausstanzen des Membranrahmens 16 aus Blechmaterial erfol- 
gen. 

35 

Der in Fig. 3 gezeigte Zufuhrrahmen 18 hat die Form eines 
ringformig geschlossenen Streifens, der einen Zufuhrraum 8 
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(Fig. 1) fur Reformatgas 10 nach den Seiten des Membranmoduls 
hin oLbschliefet. Der ringformige Zufuhrrahmen 18 ist etwas 
hoher als ein Membranrahmen 16 insgesamt dick ist, schmaler 
als d±e erhabenen Rander 22 in den Membranrahmen 16 und mit 
5 Ausketilungen 30 versehen, die den Auskehlungen 24 in den Mem- 
branrahmen 16 entsprechen, so dass er sich genau in die erha- 
benen Rander 22 schmiegt, wenn er mit den Membranrahmen 16 
zweier- benachbarter Membranzellen 4 zusammengef ugt wird. Der 
Zufuhrrahmen 18 kann zum Beispxel durch Pragen oder durch 
10 Frasen, Biegen und ZusammenschweiSen von Strangmaterial 
hergestellt werden. 

Der Zustand, in dem ein Zufuhrrahmen 18 (in einer gegenuber 
der Lage von Fig. 3 urn seine Langsachse gewendeten Lage) auf 

15 dem Membranrahmen 16 aufliegt, ist in Fig. 4 gezeigt. Auf die 
entgecjengesetzte Seite des Mernbranrahmens 16 wird ein 
weiteirer Membranrahmen 16 aufgelegt (in einer gegenuber der 
Lage von Fig. 2 um seine Langsach.se gewendeten Lage) . Wie man 
sieht, bilden die Auskehlungen 24 in den beiden Membranrahmen 

20 16 einen Permeatauslasskanal zuir Ableitung des Permeatgases 
26. 

Wie in Fig. 3 zu sehen ist, enthalt der Zufuhrrahmen 18 
auferdem Auskehlungen 32 und 34, die zusammen mit dem daran 
25 angrenzenden Membranrahmen 16 einen Einlasskanal fur das Re- 
formatgas 10 und einen Auslasskanal fur das Raffinatgas 12 
bilden, die in Fig. 4 zu erkennen sind. 

Bevor die Membranrahmen 16 wie in Fig. 4 gezeigt zusammenge- 
30 fugt werden, werden die Membranen 4, die ein wenig groSer als 
die rechteckige Offnung 2 0 in jedem Membranrahmen 16 sind, 
gasdicht auf die Rander der Offniangen 20 geschweiSt, vorzug- 
sweise auf der Seite der Abstandshalteschicht 6, damit die 
Membran 4 direkt auf der Abstandshalteschicht 6 aufliegt . Die 
35 Membranen 4 konnen mittels verschiedener Schweifiverf ahren wie 
zum Beispiel Elektronenstrahlschweifien, LaserstrahlschweiSen, 
Ultras challschweiSen oder Widerstands-RollnahtschweiSen oder 
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mittels Lotverfahren mit den jeweiligen Membranrahmen 16 ver- 
bunden werden. Zwischen je zwei Membranrahmen 16 wird eine 
Abstandshalteschicht 6 gelegt, die doppelt so dick ist, wie 
der erhabene Rand 22 des Membranrahmens 16 vom inner en 
Bereich des Membranrahmes 16 versetzt ist. 

Die Abstandshalteschicht 6 besteht zum Beispiel aus einem 
Edelstahlnetz oder -vlies oder aus einer Mehrschichtstruktur 
und hat die Funktion, die Membranen 4 im Betrieb gegen die 
transmembrane Druckdif f erenz zwischen Reformat gas 10 und Per- 
meatgas 26 abzustutzen und das. durch die Membranen 4 diffun- 
dierte Pearmeatgas 26 parallel zur Membranoberf lache in Rich- 
tung auf d.en Permeatauslasskanal abzuleiten. 

Zur Herstellung eines vollstandigen Membranmoduls werden eine 
Vielzahl der in Fig. 4 gezeigten Membranzellen 2 aufeinander 
gestapelt - Am oberen und am unteren Ende des Stapels Membran- 
zellen 2 werden jeweils ein einzelner Membranrahmen 16 mit 
eingebauter Membran 4 und eine Abstandshalteschicht 6 
angeordnst . Zuletzt werden stabile Endplatten 14 aufgesetzt, 
die das Membranmodul gegen den inneren Gasdruck zusammenhal- 
ten. 

Diese Art von Zellenabschlusskonstruktion, die schon anhand 
von Fig, 1 allgemein beschrieben wurde, ist in Fig. 5 detail- 
lierter zu erkennen, die eine Explosionsansicht des obersten 
Teils des Membranmoduls einschlieSlich zweier Membranzellen 2 
ist. Durcli die Zellenabschlusskonstruktion mit einem einzel- 
nen Membranrahmen 16 unter der Abstandshalteschicht 6 und der 
Endplatte 14 wird erreicht, dass Ref ormatgas-Teilstrome, die 
den Endplatten 14 am nachsten durch das Membranmodul gefuhrt 
werden, cile gleiche Membranf lache uberstromen wie alle an- 
deren Teilstrome. 

An dem zusainmengesetzten Stapel Membranzellen 2 werden die 
Membranrahmen 16, die Zufuhrrahmen 18 und die Endplatten 14 
miteinander verschweiSt, wodurch ein kompakter Stapel ent- 
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steht, der bis auf die Ein- und Auslasskanale fur das Refor- 
matgas 10, das Raffinatgas 12 und dLas Permeatgas 26 gasdicht 
ist. Die Ein- und Auslasskanale fur- das Reformatgas 10, das 
Raffinatgas 12 und das Permeatgas 2 6 liegen jeweils genau 
ubereinander und bilden jeweils eln Rechteck, auf das ein 
passendes Zu- bzw. Ableitungsrohr oder dergleichen. geschweiSt 
wird. 



WO 2004/014529 




PCT/DE2003/002568 



Patentanspruche 



X . Membranmodul zur Wasserstof f abtrennung, m±t einer Vielzahl 
•von ebenen Membranzellen, die .jeweils zwei wasserstof f selek- 
tive ebene Membranen, die jeweils von einern flachigen Mem- 
branrahmen umgeben sind, eine zwischen den Membranen angeord- 
nete luf tdurchlassige Abstandshalteschicht zur Ableitung von 
Permeatgas und einen Zufuhrrahmen enthalten, der einen 
Zufuhrraum fur Reformatgas umgibt, wobei alle Membranrahmen 
ixnd Zufuhrrahmen gleiche auSere Abmessungen haben und einen 
Stapel mit ebenen Seitenf lachen bilden, 

ciadurch gekennzeichne t, dass die zwei 
Membranrahmen (16) jeder Membranzelle (2) aufeinander zu 
gerichtete erhabene Rander (22) haben, mit denen sie sich mit 
Ausnahme mindestens einer Offnung (24) nach einer Seiten- 
f lache des Stapels hin beruhren, dass der Zufuhrrahmen (18) 
so ausgebildet ist, dass er mit Ausnahme von Offnungen (32, 
34) nach Seitenf lachen des Stapels hin eng an den Randern der 
Membranrahmen (16) zweier benachbarter Membrranzellen (2) an- 
liegt, und dass die Aufienseiten aller Membranrahmen (16) und 
Zufuhrrahmen (18)' unter Aussparung der Offnungen (24 , 32, 34) 
g-asdicht miteinander verschweiSt oder verlotet sind. 

2 . Membranmodul nach Anspruch 1 , 

dadurch gekennzeichne t, dass die Mem- 
branrahmen (16) Stege (28) enthalten, die auf eine der Off- 
nungen (32) im Zufuhrrahmen (18) ausgerichtet sind. 
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3 . Memtonranmodul nach Anspruch 2 , 

dadxarch gekennzeichnet, dass sich die 
Stege (28) in einer radialen Verteilung von der Offnung (32) 
im Zufuhrrahmen (18) in Richtung auf eine Membrankante er- 
5 strecken. 

4. Memfc> ranmodul nach einem der vorhergehenden An sprue he, 
dadiarch gekennzeichnet, dass die Mem- 
branraturien (16) aus einem flachigen Material bestehen, in das 

10 die ervtiabenen Rander (22) und die mindestens eine Offnung 
(24) und/oder die Stege (28) gepragt sind. 

5. Memt> r anmo du 1 nach einem der vorhergehenden Anspruche , 
dadurch gekennzeichnet, dass die Mem- 

15 branratimen (16) aus gepragtem Blech bestehen. 

6. Memt> ranmodul nach Anspruch 5, 

dadurch gekennzeichnet, dass die zwei 
Membranrahmen (16) jeder Membranzelle (2) an iharen erhabenen 
20 Randern (22) miteinander verschweiSt sind. 

7. Memt> ranmodul nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennzeichnet, dass die Zufuhr- 
rahmen (18) ringformig geschlossene Streifen sind, die 

25 schmaler als die erhabenen Rander (22) der Membiranrahmen (16) 
sind. 

8. Memtoranmodul nach Anspruch 7, 

dadiarch gekennzeichnet, dass die Offnun- 
30 gen (32, 34) in den Zufuhrrahmen (18) Auskehlungen in den 
Streifen sind. 

9. Memtoranmodul nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadiarch gekennzeichnet, dass die Zufuhr- 

35 rahmen (18) aus Metal 1 bestehen. 

10. Membranmodul nach Anspruch 6 und Anspruch 9, 
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dadurch gekennzei c h n e t, dass die Mem- 
branrahmen (16) und die Zufuixrrahmen (18) miteinander 
verschweifit sirid . 

11. Membranmodul nach Anspruch 10 / 

dadurch gekennze i c h n e t, dass an die 
Seitenf lachen des Stapels Kanale geschweiBt sind, die jeweils 
einander entsprechende Offnungen (24) in den Membranrahmen 
(16) beziehungsweise Offnungen (3 2, 34) in den Zufuhrrahmen 
(18) miteinander und mit der AuBenseite verbinden. 

12. Membranmodul nach einem der vorhergehenden Anspruche, 
dadurch gekennze i c h n e t, dass auf dem 
obersten und dem untersten Zufuharraum (8) des Stapels Mem- 

15 branzellen (2) jeweils in dieser Reihenfolge ein Membranrah- 
men (16) mit eingebauter Membran (4) , eine Abstandshal- 
teschicht (6) und eine Endplatte (14) angeordnet sind. 

13. Membranmodul nach einem der vorhergehenden Anspruche , 

20 dadurch gekennzei c h n e t, dass die aufieren 
Abmessungen der Membranrahmen (16) , der Zufuhrrahmen (18) be- 
ziehungsweise der Endplatten (14) durch ein Rechteck mit ge- 
rundeten Ecken gebildet werden. 

14 . Verf ahren zur Herstellung eines Membranmoduls zur Wasser- 
stof f abtrennung, bei dem eine Vielzahl von ebenen Membranzel- 
len auf einander gestapelt und miteinander verbunden werden, 
wobei jede Membranzelle aus zwei wasserstof f selektiven ebenen 
Membranen, die jeweils von einem flachigen Membranrahmen um- 
geben sind, einer zwischen den Membranen angeordneten luft- 
durchlassigen Abstandshalteschicht zur Ableitung von Permeat- 
gas und einem Zufuhrrahmen aufgek>aut wird, der einen Zufuhr- 
raum fur Reformatgas umgibt, wobei alle Membranrahmen und 
Zufuhrrahmen gleiche auSere Abmessungen haben und zu einen 
Stapel mit ebenen Seitenf lachen zusatnmengesetzt werden, 
dadurch gekennze ichnet, dass die zwei 
Membranrahmen (16) jeder Membranzelle (2) mit auf einander zu 



25 



30 



35 
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gerichteten erhabenen Randern (22) ausgebildet und mit den 
Randern aufeinander gelegt werden, wobei die erhabenen Rander 
(22) so ausgebildet werden, dass mindestens eine Offnumg (24) 
nach. einer Seitenflache des Stapels hin frei bleibt, class der 
5 Zuftitirrahmen (18) so ausgebildet wird, dass er mit Ausnahme 
von Offnungen (32, 34) nach Seitenf lachen des Stapels hin eng 
auf die Rander (22) der Membranrahmen (16) zweier benachbar- 
ter Membranzellen (2) passt, und dass die AuJSenseiten aller 
Membranrahmen (16) und Zufuhrrahmen (18) unter Aus spa rung der 
10 Offrrungen (24, 32, 34) gasdicht miteinander verschweifit oder 
verlotet werden. 

15 . Verfahren nach Anspruch 14 , 

da durch gekennzeichnet, dass clie Mem- 

15 branrahmen (16) mit Stegen (28) verseheri werden, die auf eine 

der Offnungen (32) im Zufuhrrahmen (18) ausgerichtet sind. 

16. Verfahren nach Anspruch 15, 

da durch gekennzeichnet, dass d±e Stege 
2 0 (28 ) so ausgebildet werden, dass sie sich in einer zradialen 
Verteilung von der Offnung (32) im Zufuhrrahmen (18) in Rich- 
tung auf eine Membrankante erstrecken. 

17. Verfahren nach einem der Anspruche 14 bis 16, 

25 da durch gekennzeichnet, dass die Mem- 
branrahmen (16) aus einem flachigen Material hergestellt wer- 
den, in das die erhabenen Rander (22) und die mindestens eine 
Offnung (24) und/oder die Stege (28) gepragt werden. 

30 18. Verfahren nach einem der Anspruche 14 bis 17, 

da durch gekennzeichnet, dass die Mem- 
branrahmen (16) aus Blech gepragt werden. 

19. Verfahren nach Anspruch 18, 
35 da durch gekennzeichnet, dass die zwei 
Memloranrahmen (16) jeder Membranzelle (2) an ihren erhabenen 
Randern (22) miteinander verschweiSt werden. 
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20. Vearfahren nach einem der Anspruche 14 bis 19, 

d adu r c h gekennzeichnet, dass die Zufuhr- 
rahmen (18) ringformig geschlossene Streifen sind, die 
schtnaler als die erhabenen Rander (22) der Membranrahmen (16) 
sind. 

21. Vearfahren nach Anspruch 20 , 

dadu.rch gekennzeichnet, dass die Off nun- 
gen (3 2, 34) in den Zufuhrrahmen (18) durch Auskehlungen in 
den Stareifen gebildet werden. 

22. Vearfahren nach einem der Anspruche 14 bis 21, 

dad urch gekennzeic hne fc, dass die 
Zufuhrarahmen (18) aus Metall hergestellt werden. 

23. Vearfahren nach Anspruch 18 und Anspruch 22, 

dadiarch gekennzeichnet, class die Mem- 
branrahmen (16) und die Zufuhrrahmen (18) miteinander 
verschweiSt werden. 

24. Vearfahren nach Anspruch 24, 

dadxirch gekennzeichnet, dass an die 
Seitenf lachen des Stapels Kanale geschweifit werden, die 
jeweils einander entsprechende Offnungen (24) in den Membran- 
rahmen (16) beziehungsweise Offnungen (32, 34) in den Zufuhr- 
rahmen (18) miteinander und mit der AuSenseite verbinden. 

25. Vearfahren nach einem der Anspruche 14 bis 24 , 
dadnarch gekennzeich.net, dass auf dem 
oberston und dem untersten Zufuhrraum (8) des Stapels Mem- 
branzellen (2) jeweils in dieser Reihenfolge ein Membranrah- 
men (16) mit eingebauter Membran (4) , eine Abstandshal- 
teschicht (6) und eine Endplatte (14) angeordnet werden. 

26. Vearfahren nach einem der Anspruche 14 bis 25 , 
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ciadurch gekennzeichnet, dass die 
aufieren Abmessungen der Membranrahmen (16) / der Zuf uhrrahmen 
(18) beziehungsweise der Endplatten (14) durch ein Rechteck 
mit gerundeten Ecken. gebildet werden. 
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